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(g) Hochternperaturstabile Siliciumborcarbidnitridkeramiken aus Silylalkylborazinen, Verfahren zu deren 

Herstellung sowie deren Verwendung 
(57) Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur 

Herstellung von Silylalkylboranen mit dem Strukturmerk- 

mal Si-C-B, neue molekulare Silylalkylborane, neue mole- 

kulare Silylalkylborazine, neue Oligo- und Polyborocarbo- 

silazane, ein Verfahren zu deren Herstellung und deren 

Verwendung sowie Siliciumborcarbidnitridkeramiken 

und ein Verfahren zu deren Herstellung. 
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Beschreibung 

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifTi ein Verfahren zur Herslellung von Silylalkylboranen mil dem Slruklurmerk- 
nial Si-C-B, neue molekulare Silylalkylborane, neue molekulare Silylalkylborazine, neueOligo- und Polyborocarbosila- 
5 zane, ein Verfahren zu deren Herslellung und deren Verwendung sowie kohlenstofTreiche Siliciumborcarbidnitridkera- 
n liken und ein Verfahren zu deren Herslellung. 

[0002] Die Herslellung nichloxidischer multinarer Keramiken uber die Verneizung molekularer Vorlaufer isl von her- 
ausragenderBedeulung. Keramische Maierialien hoher Reinheii. und mil einer homogenen Elemenlverieilung auf aionia- 
rer Ebene lassen sich derzeit nur uber diesen Weg hersiellen. Uber herkommliche Synlhesewege, wie z. B. Festkorperre- 

10 akuon, sind solche Maierialien nichi zuganglich. 

[0003] Besondere Bedeuiung haben die Nilrid- und Carbidnilrid-Keramiken mil Bor und Silicium erlangi. Sie besitzen 
eine hohe thermische Stabiliiai. und Oxidation sbeslandigkeii und zeigen eine ausgepragte Kristallisaiionshemmung. Die 
thermische Bestandigkeil der Keramiken in diesem quaiernaren System la'Bl sich durch den zusaizlichen Hinbau von 
Kohlenstoff in das keramische Netzwerk erhohen. Solche Maierialien sind hervorragend fur den Hochiemperaiureinsalz 

is unier aimospharischen Bedingungen geeignei und konnen als Bulkmalerial, als keramische Fasem in Verbundwerkstof- 
fen, in Form von Beschicht ungen zur Anwendung konimen oder fur Mikrostruklurverfahren eingesetzl werden. 
[0004] In Pateni DE 41 07 108 Al wird die Synlhese des Einkomponentenvorlaufers Trichlorsilylaminodichlorboran 
(TADB, C^Si-NH-BCb) beschrieben, der nach VemeLzung mil Meihylamin und anschlieBender Pyrolyse im Inengas- 
strom zu einer Keramik der ungefahren Zusammensetzung SiBN 3 C fiihrl. Der darin enihaltene KohlenstofF staminl aus 

20 der Melhylgruppe des Verne tzungsreagenz Meihylamin. 

[0005] Ein Nachleil dieses Verfahrens liegl in der geringen Varialionsmoglichkeil des KohlensiofTgehalts, der hier nur 
durch eine langere Alkylgruppe im Vemelzungsreagenz gesieuert werden kann. Diese Alkylgruppe gehi jedoch wahrend 
der Pyrolyse in Form von fluchligen KohlenwasserstofTen verloren oder fuhrt zu unerwunschlen Graphiiausscheidungen 
in der Keramik. 

25 [0006] Das Patent WO 98/45302 beschreibi die Herslellung kohlenstoffreicher Keramiken im Si/B/N/C-System aus ei- 
neni Einkoniponenlenvorlaufer, der eine verzweigie KohlensiolTbrucke zwischen den Eleiijenlen Bor und Silicium be- 
sitzt. Auf dicsc Wcisc lassen sich kohlcnsloffrcichcrc Keramiken synthcusicrcn. Ein Nachleil dieses Verfahrens ist, dass 
die Einkomponenienvorlaufer eine Alkylgruppe an der Kohlensioffbrucke aufweisen, die bei der Pyrolyse in Form von 
fluchligen KohlenwasserstofTen verloren gehen kann. 

30 [0007] Aufgabe der vorliegenden Erfindung war die Bereilstellung eines einfachen Verfahrens, das Einkomponenien- 
vorlaufer in hohen Ausbeulen lieferl und die Nachleile des Siandes der Technik nichi aufweisl. Insbesondere sollen durch 
das Verfahren auch Vorlauferverbindungen ohne verzweigie Alkylgruppen zuganglich sein, die dann zu amorphen oder 
teilkristallinen kohlensloffreichen Keramiken weiierverarbeiiei werden konnen. 

[0008] Eine weitere Aufgabe bestand darin, amorphe Si/B/N/C-Kerajniken mil verbesserler Hochlemperalur- und Oxi- 
35 daiionsbeslandigkeil bereitzusiellen. 

[0009] Diese Aufgabe wird gelosi durch ein Verfahren zur Herslellung einer Verbindung der Formel (I): 

(R) 3 Si-CCR i )(R 2 )-B(R) 2 (I) 

40 worin jeweils unabhangig R einen Kohlenwassersloff mil 1 bis 20 C-Atomen, Wassersioff, Halogen, NR*R" oder OR' 
darsiellen, wobei R* und R" unabhangig voneinander Wassersioff oder einen Kohlenwassersloff mil 1 bis 20 C-Atomen 
bedeuten und 

R 1 und R 2 unabhangig voneinander einen Kohlenwassersloff mil 1 bis 20 C-Alomen, Wassersioff, Halogen, NR'R" oder 
OR' darsiellen, wobei R' und R" unabhangig voneinander Wassersioff oder einen Kohlenwassersloff mil ] bis 20C-Ato- 
45 men darsiellen. 

[0010] Bei diesem Verfahren wird ein Silan der allgemeinen Formel (IT) 

(R) 3 Si-C(R 1 )(R 2 )-X (II) 

50 worin X Halogen bedeulel, mil einem Melall M, z. B. einem Alkalimetall wie Na, K und insbesondere Li, einem Erdal- 
kalimelaJL insbesondere Mg, oder einem Ubergangsmeiall wie ei.wa Cu, Zn, Cd, Hg umgeseLzt. Die Reaklion erfolgi bei 
Tempera turen, bei denen im Wesenilichen keine Polymerisation siattfindei, insbesondere unlerhalb 50°C und besonders 
bevorzugl zwischen 0°C und 15°C in einem aprolischen organischen Losemillel und lieferl ein Silan der allgemeinen 
Forme] (HI) 

55 

(R) 3 Si-C(R , )(R 2 >M(X) w (ill) 

wobei w = 0 isl, wenn M ein einwerliges Metal! ist, und 

wobei w eine ganze Zahl > ] enlsprechend der Wertigkeiussiufe von M minus ] isl, wenn M ein mehrweniges Melall ist. 

60 [0011] Die Verbindung (ITT) kann einerseiis wie oben beschrieben direkt aus einer Verbindung der Formel (TT) mil ei- 
nem Melall hergestellt werden, wenn ein Melall mil ausreichender Reaklivitat eingeselzt wird, z. B. Li, Na, K, Mg, Cu, 
Zn, Cd, Hg. AndererseiLs kann die Verbindung (HI), worin M ein Melall isU das nichi ausreichend reakttv fiir eine etfl- 
ziente direkle Alkylierung ist, z. B. Sn, auch in zwei Stufen hergesiellt werden. In der ersten Stufe wird eine Verbindung 
(III) mil einem direkt reaktiven Metal! erzeugt, die dann in einer zweilen Stufe mil dem nichi direkt reakiiven Melall 

65 "ummeiallien wird". Das Melall kann zum Beispiel in Form von Metallspanen oder bevorzugl als Pulver eingeseizi wer- 
den. 

[0012] AnschlieBend wird die Verbindung der allgemeinen Formel (ED) bei Temperaiuren unlerhalb 50°C und bevor- 
zugl bei Temperaiuren zwischen -S0°C und 0°C mil einem Boran der allgemeinen Formel 
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Y-B(R) 2 

wobei R wie oben denniert ist und Y Halogen, NJW oder OR' darstellt, wobei R' und R" unabhangig voneinander Was- 
serstoff oder einen Kohlenwassersioff mit 1 bis 20 C-Aiomen bedeutei, umgeseizi. 

[0013] Es isi auch moglich, den Silylalkylrest der Formel (HI) zunachst auf ein anderes Metall zu ubertragen und dann 
dieUmsetzungmitdemBorandurchzufiihren. 

[0014] In einer bevorzugien Ausfuhrungsform des Verfahrens wird eine UiiomiethyKSi lan verbindung der Formel 
(R) 3 Si-CH 2 CI 

wobei R jeweils unabhangig die fur das allgemeine Verfahren angegebenen Bedeutungen haben kann, in einer Grignard- 
Reaktion mil Magnesiun.-Pulver metalliert und anschlieRend mil dem Halogenboran umgeseizi. ^ 
10015] Die MeiaUierung der Chloniiethyl-alkylchlorsilane der aUgemeinen Formel (R n )(Clvn)Si(CH 2 C-l) mil n - 0; 1 ; 
V 3- R = C,-C 6 Alkyl Vinvh Phenyl, Wasserstoff. Halogen, Alkylaniinogruppen N(R')(R"), Alkyloxygruppen OR' mil 
R\R" unabhangig voneinander C,-C 6 -Alkyl, Vinyl, Phenyl, Wasscrstoff oder Halogen kann z. B. in Diethylelher oder 

Tetrahydrofuran erfolgen. vt»/t>3\/i>3\ 
[0016] Bevorzugt wird das Silan der-allgemeinen Formel (IH) mil mindestens einem Alkyloxychlorboran YB(R )(K ) 
umgeseizi, worin Y CI bedeutei und R 3 und R 3 ' unabhangig voneinander einen C r C 2C rAlkoxy- oder Phenyloxyrest dar- 
stellen • 

10017] Die beim erfindungsgemaBen Verfahren eingesetzten Halogenborane YB(R 3 )(R 3 ) sind besonders bevorzugt Al- 
koxychlorborane mil Y = CI, Br und R 3 , R 3 ' unabhangig voneinander C r C 6 Alkoxy- oder Phenyloxy-Resten. 
[0018] Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist daher die Umsetzung einer Verbindung der aUgemei- 
nen Formel (V) 

(R)3Si-C(R l )(R 2 )-B(OR , )(OR") (V) 

mil einem Elementhalogenid oder einem organischen Saurehalogenid. 
[0019] Dabei entsteht eine Verbindung der allgemeinen Formel (IV) 

(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-BX 2 (IV) 

[0020] Dabei stellen jeweils unabhangig R, R 1 und R 2 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, einen Kohlen- 
wasserstoffrest mil 1 bis 20 C-Atomen, einen Rest N(R')(R") oder einen Rest OR' dar, worin R" und R' unabhangig von- 
einander Wasserstoff oder einen Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 20 C-Atomen darstellen, und X Halogen bedeutei. 35 
[0021] Bevorzugt bedeuten R 1 und R 2 jeweils unabhangig voneinander entweder Wasserstoff oder Halogen. 
[0022] In einer bevorzugien Ausfuhrungsform des erfindungsgemaBen Verfahrens werden die Zwischenprodukte 
(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-B(OR , )(OR M ) ohne vorhergehende Abtrennung aiis dem Reaktionsgemisch mit Elenientchlonden oder 
organischen Saurehalogeniden und insbesondere mit Bortrihalogeniden zu ^ 

(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-BX 2 (IV) 

umgeseizi was den praparativen Aufwand erheblich reduziert. 

[0023] In einer bevorzugien Ausfuhrungsform wird die Grignard-Reaklion unter Anwendung des Verdunnungspnn- 
zips bei Temperaturen unterhalb 50°C in einem aprotischen, organischen Losemit.teL das ein acychscher oder cyclischer 45 
Ether oder ein Cs-CVAlkansein kann, durchgefuhrt. 

[0024] Zur Isolierung der reinen Substanzen wird das Losemittel destillativ entiemt und das Produki entweder bei ver- 
mindertem Druck fraktionierend destilliert oder durch Umkristallisation gereinigt. Andere Reinigungsmethoden, wie 
z B die Hochleistungsflussigchromatographie (HPLC) konnen ebenfalls verwendei werden. 

[0025] Mit dem erfindungsgemafien Verfahren sind z. B. auch Silylalkylborane der Formel (I) zuganghch, die nicht 50 
nach dem Verfahren der WO 98/45302 hergestellt werden konnen. 

[0026] Ein weiierer Gegensland der Erfindung sind daher Silylalkylborane der Formel (I) 



(R) 3 Si-C(R 1 )(R 2 )-B(R) 2 (I) 
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worm 
N(R')(R 

R* und R" VeweUs unabhangig Wasserstoff oder einen KohTenwassersloffresi mil 1 bis 20 C-Atomen darstellen. 
[0027] Bevorzugt sind fur jedes Auftreien unabhangig R C,-C 6 - Alkyl, Vinyl, Phenyl, Wasserstoff, Halogen, Organyla- 60 
minogruppen N(R , )(R"), Organvloxygruppen OR* mit R', R" unabhangig voneinander CrCfi-AlkyU Vinyl, Phenyl oder 
Wasserstoff und R l , R 2 unabhangig voneinander Wasserstoff oder eines seiner Isotope oder Halogen. 

r , fe 4 1 ri oaer/una aar- 

R 2 = H. 65 

[0030] Mit Einkomponentenvorlaufern dieses Typs, bei denen Bor und Silicium iiber eine Briicke C(R' )(R 2 ) verkniipfi 
sind lassen sich Poly mere hersiellen, bei denen Kohlenstotf unabhangig vom Vernetzungsgrad bereits ein fester Be- 
standleil des Polymers ist. Damit ist der Einbau von Kohlensioff in das keramische Nelzwerk begunstigt und die Abspal- 
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lung niichiiger kohlenstoffhaliiger Verbindungen wahrend der Pyrolyse wird drastisch reduziert. Der C-Anteil in der Ke- 
rannk laGt sich durch die Wahl eines geeigneien Vemeizungsreagens in weiten Grenzen variieren, wodurch das Eigen- 
schatisspekiruni der Keramiken gezielt den Anforderungen angepasst werden kann. Auf diese Weise hergesiellte Kera- 
miken besilzen ausgezeichnete Hochtemperatur- und Oxidaiionsbestandigkeiten. 
5 |0031] Die als Ausgangsprodukte eingeseizten Silane sind wie die Bortrihalogenide kommerziell erhaltlich Das ein- 
geseizte Boran kann gemaB J. Chem. Soc. (1957) 501-505 aus kommerziell erhalilichen Boranen hergesielll werden 
f 0032] Die Erfindung betnfft weiterhin Silylalkylborazine mit der Formel (X): 

Si 

C(R2)(R3) 
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R V^N' R " (><) 
I I 

(R2)(R3)c^ B ^N^ B ^C(R2)(R3) 

r, -A * A7 1 

ri Ri R R 1 



wonn R jeweils unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, einen Kohlenwassersloffrest mil 1 bis 20 C-Atomen 
N(R')(R") Oder OR' bedeutet, worm R* und R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen Kohlenwasserstoffresi mil 1 
bis 20 C-Atomen darstellt, und R* und R 3 jeweils unabhangig Wasserstoff, Halogen, N(R')(R") oder OR' bedeuien, worin 
R und R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen KohlenwasserslofTresl miL 1 bis 20 C-Alomen darsLellen undR 4 je- 
weils unabhangig R , Sn(R*) 3 oder Si(R*) 3 darstellt, worin R* jeweils unabhangig R 2 oder cincn Kohlenwasserstoffresi 
mit 1 bis 20 C-Atomen bedeutet. 

[0033] Die in den vorliegenden Silylalkylborazinen bevorzugten bzw. besonders bevorzugten Reste entsprechen den 
hierin tur die Silylalkylborane als bevorzugi angegebenen Resten. 

[0034] Die erfindungsgemaBen Silylalkylborazine eignen sich besonders als Vorlauferverbindungen und fuhren nach 
Polymerisation und Pyrolyse der Polymere zu neuen amorphen Si/B/N/C-Keramiken mil verbesserten, bisher in diesem 
System unerreichten, Hochtemperalur- und Oxidaiionsbestandigkeiten. Diese neuen Keramiken zeigen prakLisch keinen 
Massenverlust bis mindestens 2000 n C oder/und sind in reinem Sauerstoff bis niindesiens 1400°C oxidationsstabil 
[0035] Die erfindungsgemaBen Silylalkylborane konnen mit Aminen des Typs N(R 4 ) 3 oder den entsprechenden Am- 
moniumsalzen HN(R ) 3 + A" zu den beschriebenen Silylalkylborazinen umgesetzt werden, wobei R 4 jeweils unabhangig 
che oben angegebenen Bedeutungen hat. A stellt ein beliebiges Anion dar und ist insbesondere ein Halogenid wie etwa 
F- U , Br oder J", eine SW-Gruppe, eine N0 3 "Gruppe oder ein Nitril, Chloral, Perchlorat, Carbamat, Tartrat Phos- 
phai, Pentaborat, Chroma!, Curat, Hydrogencitrat, Carbonat, Hydrogencarbonat, Triflai , Acetat oder Benzoat Bevorzucr 
40 lstA ein Halogenid, besonders bevorzugi Chlorid. 6 
[0036] Die Umsetzung der Silylalkylborane mit den Aminen bzw. Ammoniumsalzen erfolgt bevorzugt mit oder ohne 
Losemmel bei Temperaturen zwischen -100°C und 200°C, mehr bevorzugt bei Temperaturen zwischen 20°C und 50°C 
[0037] Ein weiteres Verfahren zur Herstellung der Silylalkylborazine gent von Borazinen des Typs 
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aus, wonn R jeweils unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, einen Kohlenwassersloffrest mil 1 bis 20 C-Ato- 
55 men, NCR')(R"), OR', worin R' und R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen Kohlenwassersloffrest mit 1 bis °0 C- 
Atomen darstellen, Sn(R*) 3 oder Si(R*) 3 darslellt, worin R* jeweils unabhangig dieselben Bedeutungen wie R hat~ 
[0038] Diese Borazine werden in Gegenwan einer geeigneten Kombinaiion aus Katalysator, Base und Saurefaneer 
(z. B. ein Zeolith) mit Silanen des Typs e 

60 r1 r2 

R^ — — (p — X 
R 1 R 3 

umgesetzt, worin R 1 jeweils unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, einen Kohlenwasserstoffresi mit 1 bis ^>0 C- 
Atomen, N(R')(R H ) oder OR* bedeutet, worin R' und R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen Kohlenwasserstoff- 
resi mil 1 bis 20 C-Alomen darstellt, und R 2 und R 3 jeweils unabhangig Wasserstoff, Halogen. NCR'XR") oder OR' be- 
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deutet worin R' und R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen KohlenwasserstorYrest mil 1 bis 20 C-Aiomen dar- 
stellen. X bedeuiei Wasserstoff, Halogen, Sn(R*) 3 oder Si(R*) 3 worin R* jeweils unabhangig dieselben Bedeuiungen 
wie R bei den Silylalkylborazinen haL 

[0039] Besonders bevorzugt. wird bei dieser Umseizung ein Borazin eingesetzt, bei dem R am Bor Halogen darstelli 
und R 4 am Slickst off Wasserstoff darstellt und ein Silan einsetzl, bei dem X = Wasserstoff. 

[0040] Gegenstand der Erfindung sind zudem Oligo- und Polyborocarbosilazane erhalUich aus den erfindungsgemaBen 
molekularen Silylalkylboranen oder Silylalkylborazinen, dadurch gekennzeichnei, dass in erster Koordinationssphare je- 
des Siliciumatom mindestens ein Kohlensioffatom aufweist und dieses an ein Boralom gebunden ist, wobei dieses Bora- 
loin zusalzlich noch an zwei Slickstoflaiome gebunden ist. 

[0041] Gegenstand der Erfindung ist zudem ein Verfahren zur Herstellung eines solchen Oligo- oder Polyborocarbosi- 
lazans, bei dem ein Silylalkylboran der Formel (I) oder ein Silylalkylborazin der Formel (X) mil einer Verbindung 
R'R"NH, worin R\ R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen Kohlenwasserstoffrest mil 1 bis 20 C-Atomen dar- 
stellt bei Temperaturen von -100°C his 300°C umgesetzt wird. . - . 
[0042] Bevorzugt wird das erfindungsgemaBe molekulare Silylalkylboran oder Silylalkylborazin mil mindestens der n- 
fachen molaren Menge, insbesondere mil mindestens der 2n-fachen molaren Menge, wobei n die Zahl der verneizungs- 
fahigen Stellen im Molekul bedeutet, mehr bevorzugt einem Uberschuss Ammoniak und/oder einem Organylamin der 
Formel H 2 NR oder HNR 2 mil R = H, C r C 6 -Alkyl, Vinyl oder Phenyl pro Mol Silylalkylboran mil oder ohne Losemittei 
bei Temperaturen zwischen -100 und 300°C umgesetzt. 

|0043] Die Oligo- oder Polyborocarbosilazane konnen aus den Vorlauferverbindungen, insbesondereden oben genann- 
ten Silylalkylboranen oder Silylalkylborazinen auch durch direkte Polymerisation der Einkomponentenvorlauter, insbe- 
sondere durch Polvkondensation bei Temperaturen zwischen -100°C und 500°C gebildet werden. Die Verwendung von 
Ammoniak odcr/und Aminen ist bei der direkten Polymerisierung nicht erforderhch. 

[0044] Gegenstand der Erfindung ist zudem ein Verfahren, womit die rheologischen Eigenschaften der Oligo- oder Po- 
lyborocarbosilazane, die in Form von flussigen, zahflussigen oder festen, zum Teil loslichen und schmelzbaren Polyme- 
ren anfallen. mil Ammoniak oder durch Temperaturbehandlung eingestellt werden konnen. Durch die Art. der Polymer- 
bildung kann der Vernetzungsgrad der Oligo- oder Polyborocrbosilazane eingesiellt. werden. Bei Verwendung von Am- 
moniak oder Aminen cnlstchcn hoch qucrvcmctztc Strukturcn, wiihrend bei der direkten Polymerisation durch Tempe- 
raturbehandlung, z. B. bei < 500°C\ bevorzugt bei < 300°C iiberwiegend lineare Strukturen erhallen werden. Somit 
konnen Oligo- bzw Polvborocarbosilazane mil unterschiedlichen, gewiinschien rheologischen Eigenschaften gezielt 
hergestellt werden bzw. die rheologischen Eigenschaften von Oligo- oder Polyborocarbosilazanen durch eine entspre- 
chende Nachbehandlung modifiziert. werden. 

[0045] Die Oligo- oder Polyborocarbosilazane fallen in Form von flussigen, zahflussigen oder festen, zum Jeii losli- 
chen und schmelzbaren Polymeren an, die verschiedenen Formgebungsverfahren unterzogen werden konnen, z.B. 
FormgieBen Verspinnen zu Fasern, Ziehen von Folien, Herstellung von Beschiciitungen durch verschiedene Beschich- 
tungsverfahren wie Tauch- ("Dip-Coating") oder Fliehkraftbeschichtungen ("SpinCoating"), bevor diese beispielsweise 
zu SiliciumborcarbidniU-idkeramiken umgesetzt werden. 

[0046] Ein weiterer Gegenstand der Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung einer Siliciumborcarbidnitndkeramik, 
bei dem man ein erfindungsgemaBes Oligo- oder Polyborocarbosilazan mit dem Strukturelement Si-C-B(N)-N oder em 
Silylalkylboran der Fonnel (I) oder ein Silylalkylborazin der Formel (X) in einer inerten oder einer Amnioniak-haltigen 
Atmosphare bei Temperaturen zwischen -200°C und +2000°C pyrolysiertund anschlieBend in einer inerten oder Am- 40 
moniak-haltigen Atmosphare bei Temperaturen zwischen 800°C und 2000°C calciniert. 

[0047] Die inerte Atmosphare kann ausgewahlt werden aus einer Edelgasaimosphare, beispielsweise einer Argon- oder 
Heliumatmosphare, einer Suckstoffatmosphare oder einer Atmosphare aus einem anderen Inertgas, welches unter den 
Reaktionsbedingungen zwischen 800°C und 1700°C nicht mit den Reaktionspartnern reagiert. 

[0048] In einer bevorzugten Ausfiihrungsform des erfindungsgemaBen Verfahrens werden die Oligo- oder Polyboro- 45 
carbosilazane mehrere Stunden bei Temperaturen zwischen 30 und 1000°C getemperi. AnschlieBend werden diese vor- 
zugsweise zur Entfernung von WasserstorT bei Temperaturen zwischen 1200 und 1600°C mit bevorzugten Aufheizraten 
von 1-100 K/min. in Stickstoff- oder Argonatmosphare calciniert. 

[0049] Gegenstand der Erfindung sind auBerdem durch das oben beschriebene Verfahren hergestellte Sihciumborcar- 
bidnitridkeramiken aus den erfindungsgemaBen Oligo- oder Polyborocarbosilazanen. 50 
[0050] Bevorzugt enthalten diese Keramiken das N-Si-C-B-N-Strukturelement. Die erfindungsgemaBen Keramiken 
konnen bei der Pyrolvse sowohl kristallin als auch amorph anfallen; Bevorzugt handelt es sich um ein Siliciumborcar- 
bidnitridpulver. Wegen der besonders vorteilhaften Eigenschaften werden Keramiken bevorzugt, bei denen die Elemenle 
N, Si, C und B zu mehr als 93 Gew.-% enthalten sind. 

[0051] Die Kristallisation des amorphen Materials zu einer Kompositkeramik mit mindestens einem der Matenahen 5d 
SiC Si 3 N 4 , BN, C und B 4 C kann durch Auslagem bei einer Temperatur groBer als 1400°C erfolgen. In einer solchen 
Kompositkeramik sind die Besiandteile im Nanometermafistab im Wesentlichen vollig homogen verteilt, liegen also in 
monodisperser Verteilung vor. Die erfindungsgemaBen Kompositkeramiken zeichnen sich insbesondere durch ihre hohe 
Temperaiurbesiandigkeit aus und konnen ganz oder teilweise kristallin, insbesondere als Pulver vorhegen. 
[0052] Die Oligo- oder Polyborocarbosilazane, Keramiken und Komposit keramiken konnen zur Herstellung von kera- 60 
mischen Pulvem, keramischen Beschichtungen, keramischen Formkorpern, keramischen Folien. keramischen Fasem 
oder keramischen Mikrostrukturen verwendet werden. 

[0053] Die erfindungsgemaBen Silylalkylborane, Oligo- und Polyborocarbosilazane konnen in einer chemischen Gas- 
phasenabscheidung (CVD) oder physikalischen Gasphasenabscheidung (PVD) eingesetzt werden. Durch die Beschich- 
tung von Substraten mittels CVD oder PVD konnen keramische Uberzuge oder Beschichtungen hergestellt werden. Die 65 
Gasphasenabscheidung kann dabei wie im Stand der Technik beschrieben durchgefuhrt werden (siehe z.B. 
DE 196 35 848). 

[0054] Mikrostrukturen konnen beispielsweise durch Spritzguss oder lithographische Verfahren erzeugt .werden. Die 
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Keramiken eignen sich zur Herstellung von Verbundwerksioffen. Besonders bevorzug! werden die Keramiken in Fonn 
von i Fasern hergesielll, aus denen beispielsweise Gewebe beziehungsweise Geflechie angefenigi werden die als Fuli- 
mA^-, ZUr T, g Festi fi keil oder Zahigkeii fur andere Keramiken eingeseizl werden konnen 

Fomfel (I) m Wei,erer Ge £ ens,and der vorliegenden Erfindung isi ein Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der 
(R) 3 Si>CCR 1 )(R 2 )-B(R) 2 (I) 

Z^rl^f ^t^, ngi8 * onei " and * r R eine " ^ohlenwassersiofl mi. ] bis 20 C-Atomen, Wasserstoff, Halogen, 
?£ V™ l°t eT ° (R ^ ars,elll > wo * e ' R ' und ? R " unabhangig voneinander Wasserstoff oder einen Kohlenwassers.ofT mil 
c.off V w 1 n u", ^ R ~ » nabh ™&& voneinander Wasserstoff, Halogen oder einen Kohlenwasser- 
sloff mit 1 b 1S 20 C-Atomen bedeuten. Bei dem erfindungsgemafien Verfahren wird ein Silan der allgemeinen Formel 

(R) 3 Si-C(R 1 )(R 2 )-X (VI) 

worin X Wasserstoff, Halogen oder Siiylreste bedeuten, mil einem Bora n der allgemeinen Formel (VII) 
B(R) 3 (VII) 

in Gegenwarl einer geeigneten Kombinalion aus Katalysator, Base und Saurefanger umgesetzt, worin R ieweils unab- 
hangig voneinander einen Kohlenwasserstoff mil 1 bis 20 C-Atomen. Wasserstoff, Halogen, N(R')(R") oder O(R') dar- 
deuten 7 Unabh * nglg vondnander Wasserstoff oder einen Kohlenwasserstoff mil ] bis 20 C-Atomen be- 

25 S 5 J) NOCh Gegens,i3nd der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der For- 
(R) 3 Si-C(R ! )(R 2 )-B(R) 2 (I) 

30 M^njT e !! S ^ vo^inander R einen Kohlenwassersioff mil 1 bis 20 C-Atomen, Wasserstoff, Halogen, 
r 0(R > d f rs,e111 ' "nd R" unabhangig voneinander Wasserstoff oder einen Kohlenwassersioff mil 

,tiff,;2 Yw °™Z ^ eu,en ™ d und "nabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen oder einen Kohlenwasser- 
storr mil J bis 20 C-Atomen bedeuten, dadurch gekennzeichnel 
dass man eine CH-acide Verbindung der allgemeinen Formel (VIE) 

(R) 3 Si-C(R 1 )(R 2 )-H (VTH) 

mefne^Fomef ^f^™™ Kombina »on aus Katalysator, Base und Saurefanger umsetzi mil einem Boran der allge- 
X-B(R) 2 (IX) 
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wobei R wie oben defi nierl ist und X Halogen, NRTT oder OR' darstellt, wobei R" und R" unabhangig voneinander Was- 
serslort oder einen Kohlenwasserstoff mil I bis 20 C-Aiomen bedeuiei . 
45 [0057] Als Saurefanger kann bei beiden oben genannten Verfahren insbesondere ein anorganischer lonenlauscher oder 
ein /^eolith eingeseizl werden. 

[0058] Nachfolgend wird die Erfindung anhand einiger Beispiele eriautert: 

A usf iihrungsbei spiele 
Bei spiel 1 

Darstellung von rTrichiorsilyl)(dichiorboryl)methan 
Reakiionsgleichungen 

1) Cl 3 Si-CH 2 -Cl + Mg — * Cl 3 Si-CH 2 -MgCl 

2) Cl 3 Si-Cn 2 -MgCI + Cl-B(OC 2 II 5 ) 2 Cl 3 Si-CIl9-B(OCoII 5 )o + MgCb 

3) Cl 3 Si-CH 2 -B(OC 2 H 5 ) 2 + 2BC1 3 ^ Cl 3 Si-CH,-BCl, + 2Cl,B~(OC,H 5 )~ 
60 3CI 2 B(OC 2 H 5 ) 3C 2 H 5 CI + BCI 3 + B 2 0 3 [Kat: AIC! 3 ] 

Chlormethyllrichlorsilan: 201 mmol, 36,9 g 
Magnesium: 288 mmol, 7,0 g 
Bis(ethoxy)chlorboran: 224 mmol, 23,3 g 
Boruichlorid: 488 mmol, 57,2 g 
65 Aluminiumuichlorid: 19 mmol, 0,5 g 

[0059] 7 0 g Magnesiumpulver werden in 150 ml abs. Dielhyleiher suspendiert. Durch Zugabe einiger Tropfen Chlor- 
metnyltnchlorsilan und gegebenen falls leichles Erwarmen wird die Reaklion gestartet. Zu dieser Suspension wird bei 
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15°C eine Losune von 36 9 g Chlomielhyltrichlorsilan in 200 ml Dielhylether zugeiropfl. Nach erfolgter Zugabe wird 
die Reakiionsniischung auf -78°C gekuhlt und 23,3 g Bis(eihoxy)chlorboran werden in einem Guss zugegeben Die Re- 
akiionsniischung wird auf Raumiemperatur erwarmt, das enistandene Magnesiumchlond abfiltriert und das Filtrai vom 
Losemittel befreit. Auf den Rucksiand werden bei -78°C 57,2 g Bortrichlorid kondensierL Zur Entfemung von uber- 
schiissigem Bortrichlorid wird die Mischung auf Raumiemperatur erwarmt und nut 0,5 g Aluminnim nchlond das Ne- 
benprodukl Eihoxydichlorboran kaialytisch zersetzt. Alle fliichtigen Produkie werden in einer Kuhlfalle gesammelt und 

K*^^ 1.62.- "B-NMR (96 MHz, QD 6 ): 8 = 58,61.- "C-NMR (75 MHz, C 6 D 6 ): 5 = 30,53 

(d). - 29 Si-NMR (60 MHz, C^): 5 = 3,13- 

Beispiel 2 

Darsiellung von (Dichlomieihylsilyl)(dichlorbory1)rueihan 
Reaktionsgleichungen 
1) C!,(CH3)Si-CH r Cl+Mg^Cl 2 (CH 3 )Si-CH 2 -MgCl 

->) CMCHOSi-CH.-MgCl + Cl-B(OC 2 H 5 ) 2 — Cl 2 (CH 3 )Si-CH 2 -B(OC 2 H 5 )2 + MgCl 2 
3) Ci;(CH 3 )Si-CH;-B(OC,H 5 ), + 2BC1 3 - Cl 2 (CH 3 )Si-CH 2 -BCl 2 + 2Cl 2 B(OC 2 H 5 ) 
3Cl 2 B(OC 2 H 5 ) — 3C 2 H 5 C1 + BC1 3 + B 2 0 3 f Kat: A1C1 3 ] 
Chlormethylmethyldichlorsilan: 197 mmol, 32.3 g 
Magnesium: 288 mmol, 7,0 g 
Bis(ethoxy)chlorboran: 224 mmol, 23,3 g 
Boririchlorid: 488 nimol, 57,2 g 
Aluminiumtrichlorid: 19 mmol, 0,5 g 

100601 7 0s Maencsiumpul vcr werden in 1 50 ml abs. Dielhylether suspendiert . Durch Zugabe cinigcr Tropfcn Chlor- 
Lth^melhyldichlorsilan und gegebenenfalls leichtes Erwannen wird die Reaktion gestartel. Zu dieser 
bei 1 5°C cine Losung von 32,3 g Chlormethylmethyldichlorsilan in 200 ml Dielhylether zugeiropfl. Nach erfolgter Zug- 
abe wird die Reakiionsniischung auf-78°C gekuhlt und 23,3 g Bis(elhoxy)chlorboran werden in einem Guss zugegeben 
Die Reakiionsniischung wird auf Raumiemperatur erwarmt , das enistandene Magnesiumchlond abfiltnert und das Filtrat 
vom Semittel befreit. Auf den Rucksiand werden bei -78*C 57,2g Boiirichlond kondensiert. Zur Entfernung von 
uberschussigem Bortrichlorid wird die Mischung auf Raumiemperatur erwarmt und mil 0,5 g Aluminiumtnchlond das 
Nebenprodukt Eihoxydichlorboran kaialytisch zersetzt. Alle fluchugen Produkie werden in einer Kuhlfalle gesammelt 

* = 1 .47 (CH 2 ); 0,47 (CH 3 ). - ' ! B-NMR (96 MHz, C 6 D 6 ): 5 = 58,61 . - l3 C-NMR (75 MHz, 
C 6 D 6 ): 5 = 29.28 (d). - 29 Si-NMR (60 MHz, C6D 6 ): o = 23.85. 

Beispiel 3 

Darsiellung von Tris(dimethylamino)silyl-bis(dimethylamin6)boryl-meihan 

Reaklionsgleichung 

Cl 3 Si-CH 2 -BCl 2 + 10(CH 3 ) 2 NH — [(CH 3 ) 2 N]3Si-CH 2 -B[N(CH 3 ) 2 ]2 + 5 (CH 3 ) 2 NH 2 C1 
(Trichlorsilyl)(dichlorboryl)methan: 75 mmol, 17,3 g 

Dimethylamin: 3810 mmol, 171,8 g T n i „ rr^M^i 

10061] Zu einer Losung aus 171 ,8 g Dimethylamin in 200 ml abs. Hexan wird eine losung aus 17 3 g (Tnchlorsi- 
lyl)(dichlorboi 7 l)methan in 200 ml abs. Hexan zugeiropfl. Nach Erwarmen der Reaklionsmischung auf Raumiemperatur 
wird das enistandene Dhnethylaminhydrochlorid abfiltriert, das Fillrat vom Losemittel betreit und der Rucksiand frak- 
lionierend destillierl. 
l H-NMR(300 MHz, CD*): 5 = 2,45 (SiNCH 3 ); 2,50 (BNCH 3 ). 

Beispiel 4 5:> 
Reaktion von (Trichlorsilyl)(dichlorboryl)methan mil Monomethylamin 
(Trichlorsilyl)(dichlorboryl)methan: 37 mmol, 8,5 g 

Dimeihylamin: 1722 mmol, 53,5 g . . ..... 

100621 Zu einer Losung aus 53,5 g Dimethylamin in 120 ml abs. Hexan wird eine Losung aus 8,5 g (Tnchlorsilyl)(di- 
chiorborvDmethan in 120 ml abs. Hexan zugeiropfl. Nach Erwannen der Reakiionsniischung auf Raumiemperatur wird 
das enustandene Monomethylaminhydrochlorid abfiltriert und das Fillrat vom Losemittel befreit. Das Polyborocarbosi- 
lazan verbleibi als klarer zahniissiger Rucksiand. 
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Bei spiel 5 

Reaktion von Tris(dimeihylaniino)si]ylbis(dhiieihylamino)bor>'lniethan mil Ammoniak 

(Trichlorsilyl)(dichIorboryl)methan: 32 mmol, 8,7 g 
Ammoniak: 5000 mmol, 85.0 g 

[0063] 8,7 g Tris(dinteLhylaiiiino)si!y^is(dimethylamino)boryI/iiiethan werden bei -50°C in 85 0 g Ammoniak fur 
48 h geruhri. Nach Abdesullieren des Ammoniaks verbleibi. das Polyborocarbosilazan als weiBer fester Ruckstand. 

Bei spiel 6 

Darstellung von B,B\B ,, -(Trichlorsilylmethyl)borazin 
Reaktionsgleichungen 

3Cl 3 Si-CH 2 -BCl 2 + 3(CH 3 ) 3 Si-NH-SiCI 3 - [Cl 3 Si-CH r BNH] 3 + 3SiCl 3 + 3(CH 3 ) 3 SiCJ 

(Trichlorsilyl)(dichlorboryl)met.han: 36 mmol, 8,4 g 
(Trichlorsilyi)(irimethylsilyl)amin: 50 mmol, 1 1,2 g 
20 10064] Zu einer Losung aus 1 1,2 g (Trichlorsilyl)(irimeihylsilyl)ainin in 50 ml Hexan wird unter Ruhren bei Raumtem- 
peratur erne Losung aus 8,4 g (Trichlorsilyl)(dichlorboryl)methan in 20 ml Hexan zugetropft. Nach ] 8 h Reaktionszeii 
SnnAuu'^nT^ 10 mbar abdestill ?? rl und der Ruckstand aus Dichlornieihan umkrisiallisierl. 

CD)S 3^74 ' = ( 2)1 4 * (:NH) - " C - NMR < 75 ^ 8 = 16,98. - 1 'B-NMR (96 MHz, 
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Beispiel 7 

Darstellung von B,B\B"-(Trichlorsilylmethyl)borazin 

30 Reaktionsgleichungen 

3Cl 3 Si-CH 2 -BCl 2 + 3(CH 3 ) 3 Si-NH-Si(CH 3 ) 3 — [CI 3 Si-CH 2 -BNH] 3 + 6(CH 3 ) 3 SiCl 

(Trichlorsilyl)(dichlorboryl)meihan: 43 mmol, 9,9 g 
35 Hexamethyldisilazan: 45 mmol, 7,3 g 

[0065] Zu 9,9 g (Trichlorsilyl)(dichlorboryl)methan werden unter Ruhren bei Raumtemperatur 7 3 g Hexamethyldis- 
ilazan zugeu-oprt. Nach 12 h werden alle fluchugen Komponenten im Hochvakuum abdeslilliert und der Ruckstand aus 
Dichlormethan umknstalhsiert. 

Beispiel 8 

Darstellung von B,B , ,B"-(Methyldichlorsilylmethyl)borazin 
Reaktionsgleichungen 

3Cl 2 (CH 3 )Si-CH 2 -BCl 2 + 3(CH 3 ) 3 Si-NH-SiCI 3 — [Cl 2 (CH 3 )Si-CH 2 -BNH] 3 + 3SiCl 3 + 3(CH 3 ) 3 SiCl 

(Methyldichlorsilyl)(dichlorboryl)methan: 62 mmol, 13,0 g 
(Trichlorsilyl)(irimethyls]lyl)amin: 69 mmol, 15,4 g 
50 [0066] Zu einer Losung aus 15,4 g (Trichlorsilyl)(trimelhylsilyl)amin in 70 ml Hexan wird unter Riihren bei Raum- 
temperatur erne Losung aus 1 3,0 g {MethyldichlorsilyI)(dichlorboryl)-methan in 30 ml Hexan zugetropft Nach 1 8 h Re- 
aknonszeii werden alle fluchtigen Komponenten bei 10 mbar abdestillierf und der Ruckstand aus Dichlormethan umkri- 
stalhsieri. 

ss ^S^<g5g£$& ffgS? (CH * 433 CNH) - - 13C " NMR (75 MHz - cw 8 ■ 6M ™ : 

Beispiel 9 

^ Darstellung von B^'^^CMethyldichlorsilylmethyOborazin 

Reaktionsgleichungen 

3Cl 2 (CH 3 )Si-CH 2 -BCl 2 + 3(CH 3 ) 3 Si-NH-Si(CH 3 ) 3 - [Cl 2 (CT 3 )Si-CH 2 -BNH] 3 + 6(CH 3 ) 3 SiCl 

65 (Methyldichlorsilyl)(dichlorboryl)methan: 55 mmol, 1 1 ,5 g 
Hexamethyldisilazan: 61 mmol, 9,8 g 

[0067] Zu 1 1 .5 g (MethyldichlorsilyI)(dichlorboryl)methan werden unter Ruhren bei Raumteniperatur 9 8 g Hexame- 
thyldisilazan zugetropft. Nach 12 h werden alle fluchtigen Komponenten im Hochvakuum .abdeslilliert und der Ruck- 
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siand aus Dichlonnethan umkrisiaUisiert. 

Beispiel 10 

Reaktion von B,B'3 ,, -(Trichlorsi]ylniethyl)borazin mil Monomeihylamin 
B B',B n -(Trichlorsilyljneihyl)borazin: 26 nimol, 12,0 g 

Si "^d^Ssun^ 55 J g Dimethylamin in 120 ml abs. Hexan wird eine U5sung aus 8 5 g (Tnchlorsi.yl)(di- 
lazan verbleibi *ls klarer zahfliissiger Rucksiand. 

Beispiel 1 1 

Reaktion von B3',B*'-(Methyldichlorsilylmethyl)borazin mil Monomelhylamin 
B B' B"-(Methyldichlorsilylmethyl)borazin: 22 mmol. 1 1,5 g 

S^nir Sjunglut 53 J g Dimethylamin in 120 ml abs. Hexan wird eine L6sung aus 8 5 g (Tnch.orsilyl)(di- 
lazan verbleibi als klarer zahfliissiger Rucksiand. 

Patentanspruche 
1. Vcrfahrcn zur Hcrslcllung cincr Vcrbindung dcr Formcl (I) 
.(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-B(R)2 

worin R ieweils unabhangig einen Kohlenwassers.off mil 1 bis 20 C-Atomen, Wasserstoff, H f °S e ": ™Jf 0 ^ r 

O^darsteUi wobei R' und R" unabhangig voneinander Wasserstoff oder einen Kohlenwassersiott mil 1 bis 20 C- 

OR darstelh wobe, K una K 88 Wassers.off, Halogen, einen Kohlenwassers.off mil 1 bis 

?«SLS E£E?i£* R' und R" unabhangig voneinander Wasserstoff oder einen Koh- 

lenwasserstoff mil 1 bis 20 C-Atomen bedeuten, 

dadurch gekennzeichnet. 

dass man ein Silan der allgemeinen Formel (II) 

(R) 3 Si-C(R')(R 2 )-X, 

worin X Halogen bedeuteu mi. einem Metall M bei Temperaturen un.erhalb 50°C in einem aprotischen organischen 
Losemittel zu einem Silan der allgemeinen Formel (HI.) 

(R) 3 Si-C(R 1 )(R 2 )-M(X) w 

wobei w = 0 isU wenn M ein einwertiges Metall isl, und wobei w eine ganze Zahl > 1 en.sprechend der Werlig- 

Boran der allgemeinen Formel 
Y-B(R) 2 

wobei R wie oben definien is. und Y Halogen, NR'R" oder OR' darstelh, wobei R' und R" unabhangig voneinander 
Wassers.off oder einen Kohlenwasserstoff mi. 1 bis 20 C-A.omen bedeuteu umsetzt. 

TShren nach Anspnich 1 . dadurch gekennzeichnet, dass eine Chlorn.ethyl-Silanverb.ndung der Formel 
(R) 3 Si-CH 2 Cl 

wobei R ieweils unabhangig die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben kann, in einer Grignard-Reaktion 

, M--^n, Pulver me.allier. wird und anschlieRend mil dem Halogenboran umgesetzl w.rd. 
^^•^'r^^'^^ , oder o. dadurch gekennzeichnet, dass das Silan der allgemeinen Forme 
^„£^^ XBCtfXR* umgesetzl wird. worin X C. bedeute, und R> und R 

unabhangig voneinander einen C r C 2(r Alkoxy- oder Phenyloxyres. darsieUen. 
4. Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der allgemeinen Fomiel (IV) 

(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-B(X) 2 , 

worin jeweils unabhangig R. R 1 und R 2 unabhangig voneinander Wasserstoff. Halogen, einen Kohlenwasserstoff- 
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Tn.nL w iS 20 ?«- i0 r n - *.f 1 N ^^ R ") ei " e " Res. OR' darslelll, worin R" und R' unabhangig von- 
ZZl7*ZnZlT e,ne " K ° hlenWaSSers,off -' »»• 1 20 C-Atomen darslellen, und X Halogen SLSu 
dass man eine Verbindung der allgemeinen Forme] (V) 

(R)3Si-CCR , )(R 2 )-B(OR*)(OR M ) 

mil. einem Elementhalogenid Oder einem organischen Saurehalonenid umsetzi 

IJS^SS^iSES. ^ dadUrCh gekennZeichneI ' daSS und K2 J-eils unabhangig voneinander Wasser- 
6. Molekulares Silylalkylboran der allgemeinen Fornicl (I) 

(R) 3 Si-C(R'XR 2 )-B(R),. 

meTNrcVR^ Ha '° Sen ' einen Kohlenwasserstoffrest mil 1 bis 20 C-A.o- 

Zl mh ? 2 f on IP bedeu,e, ;, wo " n R und R' jeweils unabhangig Wassers.off Oder einen Kohlenwassers.off- 
resi mil 1 bis 20 C-Atomen darsielJt, und R 1 und R 2 jeweils unabhangig Wassersioff Halogen N(R')fR-) oder OR ' 

dSeL WO " jCWeilS Unathangig WaSSCrS ^ 

lyT^nTcSS^ AnSPrUCh 6 ' S eke —-hn eI . dass wenigstens einer der Resle R Me- 

s 8 .'off S 0 in e d kUlareS Si,yla,kylb ° ran nach Anspruch 6 oder 7. dadurch gekennzeichnet, dass R> und R 2 jeweils Wasser- 
9. Xilylalkylborazin mil der Formel (X) 
R1 

Si 

30 C(R2)(R3) 
I ) 
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(R2)(R3)c-%-%; (R 2 )(R 3) 

R1— Si « ¥ si— R1 
/\ /\ R 

R1 Rl R1 R1 



««?ZoS voneinander Wassersioff, Halogen, einen Kohlenwasserstoffrest mi, 1 bis 20 C-A.o- 

Zl I° R be ^ eU ' eU WOn " R ; und R".i ewe 'l s unabhangig Wassersioff oder einen Kohlenwassersto^ 
lest mil 1 bis 20 C-Alomen daisie L und R 2 nnH R^ i^ik ..„oKi,a„„;„ «; ^- T , , " „ isem ? n 



i k- Vav" a , s """" ^, u " u « jcwciis unaonangig wassersioff oder einen Kohlenwassersioff- 

reslmn 1 b,s 20C-A.omen darslelll, und R 2 und R 3 jeweils unabhangig Wassersioff, Halogen N(R]SS 
bedeuien, worm R und R" jeweils unabhangig Wassersioff oder einen KohlenwassersloffL, „n, 1 bis OCAlo 

,s ?i^SS SET* bedeu,e '- worin R * jeweils — * R2 

i ^ ,y e ,k ahren / Ur ^ Hers, f llun S eines SHylalkylborazins nach Anspruch 9. dadurch gekennzeichnel dass man ein Si 
lylalkylboran der Formel (I), wie in einem der Anspruche 6 bis 8 definiert, „,i, einen, Amin S% 2e einem Am-" 
„ onuimsalz HN(R V, worm R die in Anspruch 1 angegebene Bedeu.ung ha, und A" ein An on S umsm 
BoraS d eT^Z^ & ^ Anspruch 9. dadurch gekennzeichnet. das man n 



50 



R* 

R\ / B ^ ^R 

55 N N 



R^ N "R 

1 V 
R Y 



men WRW OR- worinV h p^-" ^ assers 'f f ' Hal °« en - einen Kohlenwasserstoffrest mil 1 bis 20 C-A.o- 
men, N(R )(R ), OR wonn R und R jeweils unabhangig Wassersioff oder einen Kohlenwasserstoffrest mil 1 bis 
20 C-Atomen darstellen, Sn(R*) 3 oder Si(R*) 3 darslelll, worin R* jeweils unabhangig dieselben Bedeu ungen w e 
fur R in Anspruch 1 angegeben hau mil Silanen des Typs oeaeuuingen wie 
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R 1 R 2 



i — cp — X 

R 1 R 3 



umgesetzu worin R 1 jeweils unabhangig voneinander Wassersioff, Halogen, einen Kohlenwassersioffrest mil 1 bis 
^0 C-Atomen N(R')(R M ) oder OR' bedeuieu worin R" und R" jeweils unabhangig Wassersioli oder einen Kohlen- 
wasserstoffresi mil 1 bis 20 C-Aiomen darsiellu und R 2 und R 3 jeweils unabhangig Wasserstoff, Halogen, N(R')(R") m 
oder OR' bedeulel worin R' und R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder einen Kohlenwassersi oft rest mil 1 bis 20 
C-Atomen darslellen und X Wasserstoff, Halogen, Sn(R*) 3 oder Si(R*) 3 bedeuieu worin R* jeweils unabhangig 
dieselben Bedeuiungen wie R hat.. 

n Oligo- oder Polyborocarbosilazan, erhaltlich aus einer Verbindung der Fonuel (I) gemaB einem der Ansprucne 
6 bis 8 oder einer Verbindung der Formel (X) gemaB Anspruch 9, dadurch gekennzeichneu dass es das Struktur- 
merkmal 



Si-C-B-N 
I 

N 

aufweist. 
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autweist 

13 Verfahren zur Herstellung eines Oligo- oder Polyborocarbosilazans nach Anspruch 12, dadurch gekennzeich- 
net dass man ein Silylalkvlboran, erhaltlich durch ein Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, oder ein Sily- 
lalkylboran nach einem der Ansprucne 6 bis 8 oder ein Silylalkylborazin nach Anspruch 9 mil einer Verbindung 
R'R"NH, worin R\ R" jeweils unabhangig Wasserstoff oder cincn Kohlcnwasscrstoffrcsl mil 1 bis 20 C-Atomcn 
darstellu bei Temperaturen von - 1 00°C bis 300°C umsetzt .. 

14 Verfahren zur Herstellung einer Siliciumborcarbidnitridkeramik, dadurch gekennzeichneu dass man ein Oligo- 
oder Polyborocarbosilazan nach Anspruch 1 2 oder ein Sily lalkylboran der Formel (I), erhaltlich durch ein Verfahren 
nach einem der Anspriiche 1 bis 5 oder ein Silylalkylborazin nach Anspruch 9, in einer inerten oder einer Ammo 
niak-haltigen Atmosphare bei Temperaturen zwischen -200°C und +2000°C pyrolysiert und anschheBend in einer 
inerten oder Ammoniak-haltigen Atmosphare bei Temperaturen zwischen 800°C und 2000°C calcimert. 
15. Siliciumborcarbidnitridkeramik, erhaltlich mil einem Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekennzeichneu 
dass inder Keramik'N-Si-C-B-NrStruktureinheiten vorliegen. 

16 Keramik nach Anspruch 15, dadurch gekennzeichneu dass es sich urn eine amorphe Keramik handelt. 
17. Keramik nach Anspruch 15 oder 16, dadurch gekennzeichneu dass die Elemente N, Si, C und B zu mehr als 
93 Gew.-% enthalten sind. 

18 Verfahren zur Herstellung einer Kompositkeramik aus mindesiens einer der Komponenten SiC, S13JN4, BN, C 
und B 4 C, dadurch gekennzeichneu dass man eine Siliciumborcarbidnitridkeramik nach einem der Anspriiche 15 bis 
37 bei Temperaturen groBer als 1400°C auslagert . 

19 Kompositkeramik, erhaltJich durch ein Verfahren nach Anspruch 15 durch Knstalhsation einer Sihciumborni- 
iridkeramik nach einem der Anspriiche 15 bis 17, dadurch gekennzeichneu dass SiC, Si 3 N 4 , BN, C oder/und B 4 C in 
molekulardisperser Verteilung vorliegen. 

20. Kompositkeramik nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichneu dass es sich urn eine zumindest teilweise kn- 4^ 
stalline Keramik handelU . 

-^1 Verwendung von Oligo- oder Polyborocarbosilazanen nach Anspruch 12, von Sihciumborcarbidmtndkerami- 
ken nach Anspruch 15 bis 17 oder von Kompositkeramiken nach Anspruch 19 oder 20 zur Herstellung von kerami- 
schen Pulvern, keramischen Beschichtungen, keramischen Formkorpenu keramischen Folien, keramischen Fasem 
oder keramischen Mikroslrukturen. 

22. Verfahren zur Herstellung einer Verbindung der Formel (I) 
(R) ? Si-CCR l )(R 2 )-BfR) ? , 

worin jeweils unabhangig voneinander R einen KohlenwasserstorT mil 1 bis 20 C-Atomen, Wasserstoff, Halogen, 
N(R')(ir) Oder O(R') darstellu wobei R* und R" unabhangig voneinander Wassersioli oder einen Kohlenwasserstori 
mil 1 bis 20 C-Aiomen bedeuten und R 1 und R 2 unabhangig voneinander Wassersioff, Halogen oder einen Kohlen- 
wasserstoff mil 1 bis<Z0 C-Atomen bedeuien, dadurch gekennzeichnet dass man ein Silan der allgemeinen Formel 
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(VI) 

CR)iSi-C(R 1 )(R 2 )-X 

worin X Wasserstoff, Halogen oder Silylreste bedeuten, mil einem Boran der allgemeinen Formel (VH) 
B(R) 3 

in Gegenwart einer geeigneien Kombinaiion aus Kalalysator, Base und Saurefanger umsetzt, worin R jeweils unab- 
hangig voneinander einen Kohl en wassersioff mil 1 bis 20 C-Atomen, Wassersioff, Halogen, N(R')(R M ) oder 0(R') 
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darsielll., wobei R' und R" unabhangig voneinander Wassersioff oder einen Kohlenwassersioff rail 1 bis 20C-Alo- 
men bedeuien. 

23. Verfahren zur Hersiellung einer Verbindung der Formel (I) 
(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-B(R) 2 , 

worin jeweils unabhangig voneinander R einen Kohlenwassersioff mil 1 bis 20 C-Atomen, Wassersioff, Halogen, 
N(R')(R") oder OCR') darsielll, wobei R' und R" unabhangig voneinander Wassersioff oder einen Kohlenwassersioff 
mil ] bis 20 C-Alonien bedeuien und R 1 und R 2 unabhangig voneinander Wassersioff, Halogen oder einen Kohlen- 
wassersioff mil 1 bis 20 C-Atomen bedeuien, 
dadurch gekennzeichnei 

dass man eine CH-acide Verbindung der allgeineinen Forme! (VIU) 
(R) 3 Si-C(R l )(R 2 )-H 

in Gegenwart einer geeigneten Kombinalion aus Katalysalor, Base und Saurefanger umsem mil einem Boran der 
allgemeinen Formel (IX) 

Y-B(R)2 

wobei R wie oben definien isi und Y Halogen, NR'R" oder OR' darsielll, wobei R' und R" unabhangig voneinander 
Wassersioff oder einen Kohlenwassersioff mil 1 bis 20 C-Atomen bedeuiet. 

24. Verfahren nach Anspruch 22 oder 23, wobei als Saurefanger ein anorganischer Ionenlauscher oder ein Zeolilh 
verwendet wird. 
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